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Abstract of WO0025326 

The invention relates to an injection-molded soft-magnetic powder composite material which consists of at 
least one nanocrystalline, ferromagnetic alloy powder. The alloy is embedded in a plastic material that can 
be injection-molded so that the alloy powder is distributed in the plastic material in a concentration of from 
10 to 70 vol.-%. 
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(57) Abstract 

The invention relates to an injection-molded soft-magnetic powder composite material which consists of at least one nanocrystalline, 
ferromagnetic alloy powder. The alloy is embedded in a plastic material that can be injection-molded so that the alloy powder is distributed 
in the plastic material in a concentration of from 10 to 70 vol.-%. 



(57) Zusammenfassung 

Es wird ein spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerkstoff vorgestellt, der aus zumindest einem Legierungspulver aus 
einer nanokristallinen, ferromagnetischen Legierung besteht. Die Legierung ist in einen spritzgiessfahigen Kunststoff eingebettet, so dass 
das Legierungspulver in einer Konzentration zwischen 10 und 70 Vol.-% Kunststoff verteilt ist. 
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Beschreibung 

Sprit zgegossener weichmagnetischer Pulververbundwerkstof f und 
Verf ahren zu seiner Herstellung 

Die Erfindung betrifft einen spritzgegossenen, weichmagneti- 
schen Pulververbundwerkstof f . Solche weichmagnetischen Pul- 
ververbundwerkstof fe als geprefite Magnet kerne sind seit lan- 
ger Zeit bekannt und werden insbesondere in induktiven Bau- 
elementen verwendet. 

Zum einen sind geprefite Pulververbundwerkstof fe aus Eisenpul- 
ver bekannt. Mit diesen Magnetkernen laftt sich der Permeabi- 
litatsbereich von ca. 10 bis 300 gut abdecken. Die mit diesen 
Kernen erreichbaren Sattigungsinduktionen liegen bei ca. 1,6 
T. Die Anwendungsf requenzen sind wegen des vergleichsweise 
niedrigen spezifischen Widerstands und der Partikelgrofte der 
Eisenpartiekel typischerweise unter 50 kHz. 

Des Weiteren sind gepreftte Pulververbundkerne aus weichmagne- 
tischen kristallinen Eisen-Aluminium-Silizium-Legierungen be- 
kannt . Mit beiden Pulververbundwerkstof fen sind Permeabilita- 
ten zwischen 20 und 120 bei Sattigungsinduktionen urn 1 T zu 
erreichen. Die Anwendungsf requenzen reichen wegen des ver- 
gleichsweise hohen spezifischen Widerstandes bis weit iiber 
100 kHz. 

Eine Spitzenstellung beziiglich der Sattigungsinduktion und 
der Permeabilitat nehmen die Pulververbundwerkstof fe, die auf 
kristallinen Nickel-Eisen-Legierungen basieren, ein. Hier 
kann iiber den Nickelgehalt entweder eine Permeabilitat bis in 
den Bereich von ca. 500 bzw. eine Sattigungsinduktion bis na- 
he an 1,5 T erreicht werden. Die vergleichsweise geringen Um- 
magnetisierungsverluste gestatten die Anwendung bei Frequen- 
zen bis uber 100 kHz. 



WO 00/25326 



PCT/DE99/03444 



2 

Allen bekannten Pulververbundwerkstof f en ist jedoch der Nach- 
teil gemeinsam, daft sich mit den zur Herstellung eingesetzten 
Presstechnologien nur geometrisch sehr einfache Bauformen 
realisieren lassen. Im Fall der Eisenpulververbundwerkstof f e 
5 sind dies im wesentlichen Ring- bzw. Schalenkerne . Mit den 
anderen obengenannten Pulververbundwerkstof fen werden nur 
Ringkerne erzeugt. Weiterhin ist zum Erzielen guter weichma- 
gnetischer Eigenschaf ten mit Ausnahme der Eisenpulverkerne in 
der Regel im Anschluft an die Formgebung eine Warmebehandlung 
10 erf orderlich . 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, einen neuen 
Pulververbundwerkstof f bereitzustellen, mit dem sich auf ein- 
fache, kostengunstige Weise komplexe Bauformen und gleichzei- 
15 tig gute weichmagnetische Eigenschaf ten realisieren lassen. 

Erf indungsgemaft wird diese Aufgabe durch einen sprit zgegosse- 
nen, weichmagnetischen Pulververbundwerkstof f geldst, welcher 
dadurch gekennzeichnet ist, daft der Pulververbundwerstof f aus 
20 zumindest einem Legierungspulver aus einer nanokristallinen, 
ferromagnetischen Legierung besteht, welche in einem spritz- 
gieftfahigen Kunststoff eingebettet ist, und daii das Legie- 
rungspulver in einer Konzentration zwischen 10 und 70 Vol-% 
in dem Kunststoff eingebettet ist. 

25 

Durch den Einsatz von nanokristallinen Legierungen konnen 
hervorragende weichmagnetische Eigenschaf ten wie z. B. hohe 
Permeabilitaten, sehr kleine Koerzitivf eldstarken, sehr klei- 
ne Ummagnetisierungsverluste, relativ hohe Sattigungsinduk- 
30 tionen und nahezu Magnetostriktionsf reiheit erreicht werden. 

Solche nanokristallinen Legierungen sind beispielsweise aus 
der EP 0 271 657 A2 sowie aus der EP 0 455 113 A2 bekannt. 

35 Wie aus den beiden let ztgenannten Dokumenten hervorgeht, wer- 
den diese Legierungen mittels der dort beschriebenen Schmelz- 
spinntechnologie in Form eines diinnen Bandes hergestellt, das 
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zum Erzielen des nanokristallinen Gefuges einer Warmebehand- 
lung unterworfen wird. 

Ferner werden die magnetischen Eigenschaf ten des gegossenen 
5 Bandes uber eine Warmebehandlung in einem Magnetfeld einge- 
stellt. Die nanokristallinen Bander sind von Natur aus sehr 
sprode, so daft sich die Bander ohne grofte Muhe sehr leicht zu 
kleinen Plattchen (Flakes) zerkleinern lassen, ohne daft eine 
signifikante Schadigung der weichmagnetischen Eigenschaf ten 

10 zu beobachten ist. Durch die Zerkleinerung der nanokristalli- 
nen Legierungsbander erhalt man somit ein Legierungspulver 
bestehend aus Flakes in der ursprunglichen Banddicke, die ty- 
pischerweise zwischen 10 pm und 30 pm liegt, und einer late- 
ralen Ausdehnung, die im Bereich von vorzugsweise 0,05 bis 2 

15 mm liegt. Kleinere laterale Ausdehnungen beeintrachtigen die 
Permeabilitat negativ. Wird das Legierungspulver noch weiter 
zerkleinert, kommt es bedingt durch die dann erforderlich 
werdenden hohen MahlEnergien zu Gef ugeschadigungen und zu ei- 
nem deutlichen Ansteigen der Koerzitivf eldstarke des Pulvers. 

20 

Wird das Legierungspulver hingegen schonend zerkleinert, ins- 
besondere schonend gebrochen, so lassen sich Koerzitivf eld- 
starken erzielen, die nur unwesentlich uber denen des nano- 
kristallinen Ausgangsmaterials liegen und somit auf dem Ge- 
25 biet der Pulververbundkerne als einzigartig zu betrachten 
sind. 

Dadurch kann auch auf eine Warmebehandlung nach der abschlie- 
ftenden Formgebung zur Herstellung bzw. Wiederherstellung gu- 
30 ter weichmagnetischer Eigenschaf ten verzichtet werden. 

Eine hinreichende weitere Vorausset zung fur den Einsatz bei 
hohen Betriebsf requenzen ist zum einen ein moglichst hoher 
spezifischer Widerstand der Legierung selbst und zum anderen 
35 eine gute Partikelisolation der Einzelflakes zur Unterdruk- 
kung von Volumenwirbelstromen . Aufgrund des hohen Metalloid- 
gehaltes nanokristalliner Legierungen liegt naturgemaft ein 
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hoher spezifischer Widerstand vor, so daft ein Einsatz bei ho- 
hen Betriebsf requenzen leicht ermoglicht ist. 



Zur Unterdruckung von Volumenwirbelstromen werden die Flakes 
5 typischerweise jedoch einer Oberf lachenbeschichtung unterzo- 
gen. Als besonders geeignet fur die Oberf lachenbeschichtung 
hat sich zum einen eine Oberf lachenoxidation der Flakes erge- 
ben, zum anderen auch eine Beschichtung mit Siliziumoxid- 
haltigen Polymeren, sogenannten Silanen, bzw. daraus herge- 
10 stellten Silanolen. Hervorragende Ergebnisse bringen insbe- 
sondere eine Kombination aus einer Oberf lachenoxidation der 
Flakes und einer darauf sich anschlieftenden Beschichtung mit 
einem Silan. 



15 Das so behandelte Legierungspulver wird dann sprit zgegossen. 
Der zum Spritzgieften erf orderliche Kunststof f wird dabei mit 
dem behandelten Legierungspulver verknetet und die entstehen- 
de Mischung wird daraufhin mit den ublichen Sprit zgieftmaschi- 
nen spritzgegossen . 

20 

Gegenuber den aus dem Stand der Technik bekannten Verfahren 
dient hier der Kunststoff nicht nur vorubergehend als Binder, 
welcher im Anschluft an den Spritzgieftvorgang in der Regel 
durch einen Sinterprozeft wieder entfernt wird, urn den Press- 
25 ling weiter zu verdichten, sondern als elektrischer Isolator. 

Bei der Herstellung von Formteilen aus Legierungspulvern 
nanokristalliner Legierungen zeigt es sich, daft mit den beim 
Werkzeugpressen ublicherweise eingesetzten Verf ahrensparame- 

30 tern von Druck und Temperatur im Werkzeug bedingt durch die 
sehr geringe Duktilitat der nanokristallinen Legierungen in 
der Regel lediglich Packungsdichten um ca. 65 Vol-% an magne- 
tischem Material zu erreichen sind. Hohere Packungsdichten 
werden erst bei Drucken oberhalb 15 t/cm 2 und Temperaturen um 

35 500°C erreicht. 
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Fallgrade in dieser Grolienordnung lassen sich jedoch auch 
problemlos mit dem hier vorgeschlagenen Verfahren des Spritz- 
giefiens erreichen, so daft durch den Einsatz dieses Verfahrens 
keine anwendungstechnischen Nachteiie in Kauf genommen werden 
5 miissen. 

Der Kunststoff verbleibt nach dem Spritzgieften im Formteil 
und ubernimmt die Funktion eines Binders. Die Auswahl des zu 
verwendenden Kunststoff richtet sich zum einen nach den Er- 
10 fordernissen des Spritzguftprozesses und zum anderen nach den 
Eigenschaften des zu erzielenden Formteils. 

Wunschenswert ist eine geringe Viskositat der Schmelze sowie 
gute Eigenschaften des Formteils gegenuber Dauergebrauchstem- 
15 peraturen sowie eine grofie Festigkeit bei erhohter Tempera- 
tur. 

Fur den Einsatz haben sich insbesondere Polyamide sowie soge- 
nannte f liissigkristalline Kunststoff e ausgezeichnet . Bei ex- 
20 tremen Anf orderungen an die Warmestandf estigkeit kann der 
Einsatz entsprechender Hochtemperaturthermoplaste wie z. B. 
Polyphenylensulf id erwogen werden. 

Nach dem beschriebenen Verfahren wurden unter Verwendung ei- 
25 ner nanokristallinen Legierung Fe73^ 5CuiNb3Si^5 / 5B7 und einem 
Polyamid als Binder spritzgegossene weichmagnetische Magnet- 
kerne hergestellt, die eine Sattigungsinduktion von ungefahr 
0,7 T, Permeabilitaten p zwischen 10 - 100 sowie Ummagneti- 
sierungsverluste von ungefahr 60 W/kg bei einer Frequenz von 
30 100 kHz und einer Induktion von 0,1 T aufweisen. 

Dabei wurde ein nanokristallines Band mit der obengenannten 
Zusammensetzung mittels der bekannten Schmelzspinntechnologie 
gegossen und anschlieftend einer Warmebehandlung unter Wasser- 
35 stof f atmosphare zur Einstellung des nanokristallinen Gefuges 
unterzogen. Anschlieftend wurde das warmebehandelte Legie- 
rungsband zu Flakes zermahlen, die eine Dicke von ungefahr 20 
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urn sowie eine laterale Partikelausdehnung von ungefahr 1,5 nun 
aufwiesen. Die so hergestellten Flakes wurden bei einer Tem- 
peratur zwischen 400 °C und 540°C wahrend einer Dauer von zwei 
Stunden oxidiert . 

5 

Nach der Oxidation wurden die Flakes mit einem Silan be- 
schichtet, die entstandene Silanbeschichtung wurde bei einer 
Temperatur zwischen 80 und 200°C wahrend einer Zeit von unge- 
fahr 1 Stunde eingebrannt. Alternativ zur Silanbeschichtung 
10 konnen auch weitere schichtbildende organische Lacksysteme 
verwendet werden. Voraussetzung ist lediglich, dafi das Harz 
bei dem fu'r das Spritzgiefien erf orderlichen Temperaturen eine 
ausreichende thermische Stabilitat aufweist. 



15 In diesem Sinne kann somit der Einsatz von loslichem Polyi- 
midharzen oder von Silanharzen erwogen werden. Durch diese 
zusatzliche Oberf lachenbeschichtung sind weitere Verbesserun- 
gen der Ummagnetisierungsverluste erreichbar. Die so behan- 
delten Flakes wurden anschlieftend mit einem Polyamid geknetet 

20 (compoundiert ) und schliefilich sprit zgegossen . 

Bei den aufgezeigten Verfahren ist darauf zu achten, dafi die 
eingesetzten Silane kompatibel fur den Spritzguft erforderli- 
chen Kunststoffen sind. Bei der Verwendung von Polyamiden als 
25 Kunststoff sollten beispielsweise Aminosilane verwendet wer- 
den, bei der Verwendung von Polyphenylensulf id sollte bei- 
spielsweise ein Glycidylsilan verwendet werden. 
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Patent anspruche 

1 . Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerk- 
stof f , 

5 dadurch gekennzeichnet, 

- daft der Pulververbundwer Jcstof f aus zumindest einem Legie- 
rungspulver aus einer nanokristallinen f erromagnetischen Le- 
gierung besteht, welches in einem sprit zgieftfahigen Kunst- 
stoff eingebettet ist, und 
10 - daft das Legierungspulver in einer Konzentration zwischen 10 
und 70 Vol-% in dem Kunststoff verteilt ist. 

2 . Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerkstof f 
nach Anspruch 1, 

15 dadurch gekennzeichnet , 

daft das Legierungspulver eine durchschnittliche Partikelgrofte 
von 0,05 bis 2 mm aufweist. 

3 . Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerkstof f 
20 nach einem der Anspruche 1 oder 2, 

dadurch gekennzeichnet, 

daft der Pulververbundwerkstof f eine Sattigungsmagnetisierung 
Bs > 0,5 T und eine Permeabilitat 10 < \x < 200 aufweist. 

25 4. Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerk- 
stof f, 

dadurch gekennzeichnet, 

daft die nanokristalline, f erromagnetische Legierung eine Zu- 
sammensetzung aufweist, die im wesentlichen aus der Formel 

30 

( Fe l-a M a)l00-x-y-z-a Cu xSi y B z M , a 

wobei M Co und/oder Ni ist; M 1 mindestens eines der Elemente 
Nb, W, Ta, Zr, Hf, Ti und Mo; a, x, y, z und a jeweils die 
35 Bedingung 0<a<0,5, 0,l<x<3, 0<y< 30, 0 < z < 25, 5 
< y + z < 30 und 0, 1 < a < 30 erfiillen; und wobei mindestens 
50% der Legierungsstruktur von feinen kristallinen Teilchen 
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mit einer mittleren Teilchengrofre von 100 nm oder weniger 
eingenommen wird. 

5 . Spritzgegossener , weichmagnetischer Pulververbundwerk- 
5 stoff, 

dadurch gekennzeichnet , 

daft die nanokristalline, f erromagnetische Legierung eine Zu- 
sammensetzung aufweist, die im wesentlichen aus der Formel 

10 (Fex-aMa) ioo-x-y-z-a-p-yCu x Si y B z M' a M' 'p*y 

wobei M, Co und/oder Ni ist; M 1 mindestens eines der Elemente 
Nb, W, Ta, Zr, Hf , Ti und Mo; M 1 1 mindestens eines der Ele- 
mente V, Cr, Mn, Al, ein Element der Platingruppe, Sc, Y, ei- 

15 ne seltene Erde, Au, Zn, Sn und/oder Re ; X mindestens eines 

der Elemente C, Ge, P, Ga, Sb, In, Bi, und As; a, x, y, z, a, 
P und y jeweils die Bedingung 0 < a < 0,5, 0,1 < x < 3, 0 < y 
< 30, 0 < z < 25,5 < y + z < 30, 0,1 ^ a < 30, p ^ 10 und y < 
10 erflillen; und wobei mindestens 50% der Legierungsstruktur 

20 feine kristalline Teilchen mit einer mittleren Teilchengrofte 
von 100 nm oder weniger sind. 



6 . Spritzgegossener , weichmagnetischer Pulververbundwerk- 
stof f , 

25 dadurch gekennzeichnet, 

daft die nano kristalline f erromagnetische Legierung eine Zu- 
sammensetzung aufweist die im wesentlichen aus der Formel 



(Fei- a M a ) b B x M' y M' » 2 

30 

wobei M, Co und/oder Ni ist; M f mindestens eines der Elemente 
Ti, Zr, Hf, V, Nb, Ta, Mo und W, wobei Zr und/oder Hf immer 
enthalten sind, bedeutet; M 1 1 mindestens eines der Elemente 
Cu, Ag, Au, Pd und Pt, bedeutet; a, b, x, y und z jeweils die 
35 Bedingung 0 < a < 0,05, 0 < b < 93, 0,5 < x < 16, 4 < y < 10, 
0 < z < 4,5. 
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7 . Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerk- 
stoff, nach einem der Anspruche 1 bis 6, 

dadurch gekennzeichnet , 

daft als Kunststoff ein Polyamid vorgesehen ist. 

5 

8 . Spritzgegossener, weichmagnetischer Pulververbundwerkstof f 
nach einem der Anspruche 1 bis 6, 

dadurch gekennzeichnet, 

daft als Kunststoff ein Polyphenylsulf id vorgesehen ist. 

10 

9. Verfahren zur Herstellung eines spritzgegossenen, weichma- 
gnetischen Pulververbundwerkstof f nach einem der Anspruche 1 
bis 8 mit folgenden Schritten: 

15 - Herstellen eines Legierungspulvers aus einer nanokristalli- 
nen, f erromagnetischen Legierung; 

- Kneten des Legierungspulvers mit wenigstens einem organi- 
schen Bindemittel; 

- Sprit zgieften der entstandenen Mischung. 

20 

10. Verfahren nach Anspruch 9, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft man das Legierungspulver durch Zerkleinern eines in 
Schmelzspinntechnologie hergestellten diinnen Legierungsbandes 
25 herstellt. 

11. Verfahren nach einem der Anspruche 9 der 10, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft das Legierungsband vor der Zerkleinerung warmebehandelt 
30 wird. 

12. Verfahren nach einem der Anspruche 9 bis 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft das Legierungspulver oberf lachenoxidiert wird. 

35 

13. Verfahren nach Anspruch 12, 
dadurch gekennzeichnet, 
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daft das Legierungspulver bei einer Temperatur 400 °C < T < 
540°C fur eine Zeit 0,1 ht < 5 h oberf lachenoxidiert wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 12 oder 13, 
5 dadurch gekennzeichnet, 

daft das oberf lachenoxidierte Legierungspulver mit einer Si- 
lanbeschichtung versehen wird. 

15. Verfahren nach Anspruch 14, 
10 dadurchgekennzeichnet, 

daft die Silanbeschichtung bei einer Temperatur 80°C < T ' < 
200°C fur eine Zeit 0,lh<t'<3h eingebrannt wird. 

16. Verwendung eines Pulververbundwerkstof f es nach einem der 
15 Anspruche 1 bis 8 zur Herstellung induktiver Bauelemente . 
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